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KCI結晶中の乱れの X線測定
中峠哲朗・北川 茂・太田泰雄
X-ray measurement of Imperfectness in KCl Crystal 
Tetsuro NAKATAO， Shigeru KITAGAWA， Yasuo OHTA 
(Received Apr. 15， 1972) 
When me1ted KCl is cooled rapidly in the crucible， fragments of KCl single 
crystal of various geometries are obtained. When a fragment is cleavaged， 
many step lines appear at the grain boundary on the surface. In this paper， 
the imperfectness of the crystal near the step lines were estima ted by 
transmission X-ray diffraction and followings are obtained. 
(1) Each Laue spots are divided into a few sub-spots， so that the crystal 
is composed with several crystallites. 
(劫 Fromthe measurement of broadening of subspot， itis confirmed that 
the perfect crystal grows in the direction of easy growth， and tha t both of 
the distorted and perfect crystallites coex:ist a t the neighbor of the step line， 
so that complex: growth near the step line can be studied by X-ray method. 
1 序 論
溶融 KClをるつぼ内でやや早く冷却して得られる
単結晶は，その結晶内に多くの熱歪や欠陥を含む。こ
の結晶片を強制へき開すると，へき開面には階段状を
した線 CStep線と呼ぶ〉が観察され，結晶成長の様
子を調べた結果，この Step線は結晶成長時の結晶の
Subgrainの境界であることが知れている九
今回は透過X線回折法を用いて，この Step線付近
の結品構造を調べた。その結果 Step線上の結晶の特
徴，結晶成長方向と結晶性の関係等が認められたので
報告するO
2 step線付近のX線的構造
2・1試料
試料は一級KCl粉末に不純物としてPbC12を0.01g
%混入し，直径4cmのるつぼ中で溶融後 4時間で室
様応用物理学科梢福井高専応用物理学科
温まで、冷却して得られた単結晶のうち，るつぼ中央付
近で得られたものを試料として使用した。 Fig.lは試
料の顕微鏡写真であり，縦方向にみられる数本の線が
Step線である。この Step線で区切られた各 Subg-
rainを Fig.1の左から Ph P2， P3， P4 とする。結
晶成長時における Step線の生成状況の研究2)から，
各 Subgrainの結品成長面は， 次のように考えられ
るO
P1 : (100)面
P2 : (100)面(ただし，隣に(120)面の Step線
がある。〕
PS : (120)面〈ただし，成長面が(100)面から，
(120)面に移行直後〉
P4 : (120)面
KCl結晶はく100>方向が easygrowthな方向で
あるから，結晶性の良否はPh P2の両者がPa，P4の
両者に較べて，やや良い結晶状態であると推定され
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る。
2. 2 X線写真の概要
X線発生源は Cuの対陰極に 40kVで 1mAの電流
を通じて使用した。ス リットは 0.5mm仇 試料か
ら透過ラウエカメラまでを 25mm としたO 試料の
(001)面に入射させ，照射時間は60分とした。
Fig.1の試料中に 1"-'7と記した各点で、得られた透
過ラウエ写真をそれぞれ写真 1，2， 3， 4， 5， 
6， 7とする。これらの写真において各結晶面に対応
するそれぞれの班点はかなり大きな拡がりを持つと共
に，写真lを除く他のものは幾つかの sub-spotに分
割されて現われた。その一例を Fig.2に示すO 今分
割されたいくつかの sub-spotを比較すると，そのう
ちの1つが特に強く現われ，これは結晶の主要部に対
』ーーーーーーー . 
O.5mm 
Fig. 1 Microscopic photogragh of the 
Sp(;Clme:n 
Fig. 2 Lau ~ spots 
応すると思われるので，その sub-spotを Sbright
(Sb)と名づける。また，その他に薄く現われた幾つか
のsub-spotはそれぞれが結晶中に局部的に存在する
いくつかの徴結晶に対応すると思われるが，今回は簡
単のためにそれら全体をまとめて 1つに考え Sdark
(Sd)と記す。
3 (031) spotの特徴
Laue写真全体の構成はかなり複雑な様子を示すの
で，まず，(031) spotのみについて議論する事とし，
副次的に (301)spotを扱う o それらの sub-spotの
半径方向の拡がり (回折角度で表わし， ε品と書く〉
を調べた結果を Fig.3に示す。ここで扱ったspotの
ぼけは結晶の内部歪によるものと思われるから，それ
についてもっと詳しく検討する。
3・1Subgrain部の暗い sub-spotと歪
いま Fig.3 において，写真1，3， 5， 7，すな
わち Plt Pz， P3， P4 の中心部の Sbsub-spotのみ
をえらんで Fig.4に示すと， sub-spotの半径方向の
拡がりは
PtLPZLこP4LPa
のiI頂になっているo
(i) 従って 2・1に推論したように， (00)面に
平行な結晶成長面を持つ PJ，Pzは(120)面に平行
な成長面を持つ P3，P4 よりも内部歪が小さし、口
(i) Ptに比して Pzカらまた P4に比して Paの
歪が大きいことにより， (00)面成長時においては
(120)面成長の影響で歪が大き くなり， (120)面成
長結晶の中では 100面成長の影響で歪が大きくなるこ
とがオっかるO
~60' 
て3
b 。o
。
勺σ ， 
庄30
Fig.3 
句、
¥ 、、
v 
3 
月。Bright sub-spot 
ノ1・Oark sub-s向 t
.、031，Sd
/J 、.
Local distribution of the radial 
broadening 
(ii) Fig. 4によれば， (301) Sb sub-spotの半
径方向の拡がりは P.LPaLPlζP2 のJI買になってお
りJ (i)の結果とは逆であり. (301) 面においては
(100)面成長結晶より. (120)面成長結晶の歪がや
や少ない。これは (301)面が成長方向に近いことと
併せて，今後成長方向と結晶の成長様式との関係を検
討する必要のあることを示している。
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Fig. 4 Radial broadening in subgrains 
3・2 その他の sub-spot
前項の結果を基礎として， Fig.3の他の sub-spot
を検討しよう。
(i) (301) Sb sub-spotを subgrain上と step線
上とで比較すると step線上ではすべての点で著し
く歪が小さく，ほぼ subgrainP1のお sub-spotと
同程度である。
特に，写真4，6におけるこのような結果は step線
部分では，その周囲における結品成長面とは別個に
(100)面での成長が強くおこることを暗示している O
(i) ( 031) Sd sub-spotを subgrain上と step
線上で比較すると. (i)の結果と逆の傾向を持ち，
step線上で著しく歪が大きく，他方各 subgrain中
では比較的歪が小さし、。
(iii) 以上の(i)， Ci)をあわせて考えると， step 
線上では著しく歪の小さい部分と著しく大きい部分
とが共存しており subgrain中では結品中の歪量は
step線上に較べ中程度であり， また，平均歪のまわ
りの歪変動も中程度の値である。
3・3微結品構造
今回の実験によって得られた Laue班点は. 1つの
班点が小さな sub-spotに分裂してあらわれた。ただ
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し，写真1のみは分裂がみられなかった。 Spotの分
裂は subgrainがさらに下部構造 (sub-structure)
をもち，それぞれ配向をもついくつかの徴結品 (cry-
sta1ite)によって構成されている事を示しているo
また.Sb sub-spotに対応する徴結品は結晶状態が良
好であり.Sd sub-spotはかなり乱れた結晶に対応、す
ることが考えられる。
(i) 今， 3・1及び 3・2の考察から，観測された全
spotに対応する徴結晶を次の4種類に区分して考え
ることができるo
F1 : (100)面成長の良徴結晶
F2 : (100)面成長の不良徴結品
目:(120)面成長の良徴結晶
れ:(120)面成長の不良徴結晶
九:特別な不良結晶
この分類にしたがって.Fig.3の各点を整理し，図
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Fig. 5 Classification of sub-spots 
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に示すと Fig.5 (a)が得られる。
(i) eaの測定結果の精度があまり良くないことを
考慮すれば. (100)不良結晶と(120)良結晶とにお
ける h の値を無視するほうが良いと思われ，実際の
写真3の Sbと写真5の Sdとでは h の値は非常に
近い。したがって以下では両者を区別しないで F2Sと
して考えるo
(ii) Subgrain上と step線上の spotを区別し
てあらわしたものが Fig.5 (b)である。これによれ
ば. step線部においては，特に乱れた徴結晶と歪の
極めて小さい徴結晶が存在するが subgrain部にお
いてはお.Sd sub-spotの歪の差は小さし写真1を
除き，ほとんどがF2S• F4 である。
(iv) Step線上に F1が現われたのは.step線部
においては歪の大きい徴結品が存在するのと同時に，
く100>方向の成長面を持つ理想結品の成長がおこっ
ているためで、あると思われるo
以上によって Fig.3の各 spotは整理できたD
4 回折苗による歪の変化
ここで、は， 得られた Laue班点のより全体的な性
質について調べる。 (031)spotから (301)spotま
でのt象限に現われた主な spotについて，その半径
方向の拡がりについて調べてみる。 Fig.6 (a)， (b). 
(c) はそれぞれ横軸に各 Laue班点，縦軸に半径方
向の拡がりを長さでとったものである。
4・1Subgrain部の明るい sub-spotと歪
Fig. 6 (a)は subgrain部品 sub-spotを示すも
ので.P4は各面において歪が大きく.P 2• Pgはこれ
に較べて，歪が小さし特に (221).(321)において
は低い値である。 P1 は各面ともほぼ歪量は P4 と P2 •
Psの中間値であり，特に面による歪の変動がないo
P 2• Ps subgrainの場合特に (221)，および (321)
において，歪量が少ないことはこの回折面が easy
growthの方向に近いためであると思われ興味深い。
4・2Subgrain部の暗い sub-spotと歪
Fig. 6 (b)は subgrain部の Sdsub-spotを示し
ているo これによれば， Pg. P4 subgrainの回折面に
よる歪の変化は. (a)の結果のそれぞれと同じ傾向
を示しているo しかし.P2 subgrainは (a)の結果
と異った傾向を示L. (a)の九と同様な結果であ
るo これらの諸現象は，成長様式の複雑さを示してお
り，この解析は今後の問題である。
4・3Step線部の暗い sub-spotと歪
Fig. 6 (c)は step線上の Sdsub-spot を示し
ている D これによれば step糠2の部分の (031).
(131)付近の歪は極めて大きし (031)→(301)と移
るに従って減少しているo これは step線2付近の結
品は. (00)面成長において，特に大きな不良配置が
おこり， (20)面に近ずくにしたがって良くなってい
くことがうかがえるo このことは，成長面と等温面の
関係によって得られる結晶の良否が著しく異なるため
と思われ，今後検討する。
4・4成長方向と歪
Fig. 6 (a)， (b)において Pb Pg， P4の値は両者
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Fig. 6 Variation of the broadening in various 
diffraction planes. 
(a) Bright subspots for individiual subgrains 
(b) Dark subspots for individiual subgrains. 
( c) Dar k subspots in neibor of the step lines. 
において類似した特性を示すが九は両者において非
常に特性が異っているo 他方 (c)においては写真2
の場合が変化がはげしい。したがって写真2及び3の
付近で特に複雑な結晶成長がおこっていることが指摘
され，これはちょうど step線の方向，すなわち，結
晶成長方向が<100>からぐ120>方向に移る部分であ
り， X線ラウエ法測定が結晶成長の研究に非常に有効
であることを示しているo
5結語
溶融 KClをるつぼ内でやや早く冷却して得られた
単結晶の内部構造をしらべるために， 透過 Laue法
により，そのX線観察を行なった結果，次のことがわ
かっTこo
(i) Laue spotはそれぞれ1個の spotが複数に
分裂して現われ，徴結晶構造を持ってし、る。
(i) (031) spotに限定して得られた写真を観察し
た結果，次の3点が見出された。 (a)各 subgrainの
結晶状態は P1ζP2LP4LPaの順になっており，
(100)面に平行な結品成長面を持つ P11 P2は (120)
面に平行な成長面を持つ Pa，P4よりもよい結晶であ
るo (b) Step線付近では結晶構造が複雑となるか
ら，結晶性の悪いものが観察されるとしゅ予想に対し
て，実際には，結晶性の非常に悪い徴結品と，非常に
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良い徴結品とが共存するという興味ある結果が得られ
た。このことから step線付近では周囲の結晶の成
長方向と無関係にく100>方向の結晶成長がおこって
いることを指示していると思われる。 (c)各種の徴結
晶を成長方向と歪量によって整理して， Fig.5のよう
に特徴づけることができた。
(ii) 回折面による歪の変化を調べるため，さらに
(031)， (131)， (231)， (221)， (321)， (311). (301) 
spotを調べた。この結果， P1以外の subgrain部に
おいては.(221)において共に結晶が良くなっている
事が注目され，これはこの面が easygrowthの方向
に近いことにも関係があると思われ興味深し、。また，
結晶の成長方向が変化する部分で、は複雑な構造の結晶
が得られることを確認した。
以上の結果は単結晶中でも複雑な結晶成長がおこ
り，それをX線的に研究すればかなり系統づけられる
ことを示した。これは今後多結品の構造を研究すると
きの基礎資料としても重要であり，一層議論されねば
ならない。
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